





























behaved differently  to Br and  I during subduction. Evolution  to higher Br/Cl ratios  is similar  to 
trends defined by eclogitic hydration reactions and seawater evaporation,  indicating preferential 














































erties such as  the melting point of mantle rocks and minerals,  their viscosity and  their 
rheology [19]. Over geological time, the composition of the mantle is influenced through 
the  loss of volatiles  to  the  surface  through volcanism and  their  return via  subduction. 











phibole, antigorite, apatite, mica and  talc. The  increased compatibility of F  in hydrous 









































ment windows,  occupying  an  area  of  the  approximately  50,000  km2  [32,33]  between 
Trondheim and Bergen  (Figure 1).  It  is a world class example of a well‐preserved and 
well‐exposed, giant continental crustal eclogite terrain. It is chiefly made up of Proterozoic 
orthogneisses  of  the  Fennoscandian  shield  and  their  Neoproterozoic  to  Ordovician 
metasedimentary cover. The overlying allochthons locally occupy linear inliers within the 





























































noscandian basement  rocks of  the WGR prior  to Caledonian orogenesis  [61,62].  In  the 
northern WGR,  near Molde,  these  commonly  host metasomatic  vein‐selvage  systems 








































+ quartz orthogneiss with minor garnet and sillimanite. The dominant  lithology  in  the 
body is spinel‐garnet‐peridotite. This is cut into >700 angular blocks by a dense array of 
fracture‐fill  veins  cored  by  garnetite,  eclogite,  omphacite  clinopyroxenite,  granitoid 




tated, decussate texture. Locally, at vein  intersections and near  the margin of  the body 
against gneiss, phlogophite dominates  to give a decussate‐textured glimmerite. Multi‐





























gite  and  retrogressive  amphibolite  [63,67,69]. No  olivine‐bearing  varieties  have  been 
found.  Samples  come  from  a  small  roadside  cutting  that  exposes  a  complete  section 






































protoliths and “reconstitution”or new zircon growth at c. 400 Ma  [82]. Adjacent  to  the 























QC26C  Årsheimneset  Gneiss  Alb‐qtz‐gt  Ph‐ap‐zr  Ph, gt 
QC26E  Årsheimneset  Eclogite  Gt‐cpx‐qtz  Rt‐ap‐zr  Gt, qtz 
QC26G  Årsheimneset  Garnet websterite  Gt‐bt‐cpx‐opx‐cc  Amp‐rt‐opq‐spl‐zr  Gt, bt 
QC26H  Årsheimneset  Garnet websterite  Gt‐bt‐cpx‐opx  Qtz‐amp‐rt‐ap‐mon  Gt, qtz, bt 
QC36A  Svartberget  Olivine websterite  Gt‐cpx‐opx‐ol  Amp‐opq‐spl  Ol, gt 
QC36C  Svartberget  Garnet peridotite  Gt‐ol‐opx‐cpx  Chu‐opq  ‐ 
QC36D  Svartberget  Garnet websterite  Gt‐bt‐opx‐cpx  Amp‐rut‐zr‐opq  Gt, bt 
QC36G  Svartberget  Garnet websterite  Gt‐bt‐cpx‐opx  Amp‐rt‐zr‐mon  Gt, bt 
QC36Q  Svartberget  Leucogneiss  Qtz‐afs‐bt‐ph  spl  Qtz 























Figure  2.  Photomicrographs  showing  key  features  of  samples.  (A–D)—Årsheimneset;  (E–J)—
Svartberget.  (A) QC26C  gneiss—PPL;  (B) QC26E  eclogite—XPL;  (C) QC26G  garnet‐phlogopite 
websterite—PPL;  (D)  QC26H  garnet  websterite—PPL;  (E)  QC36A  garnet  websterite  (vein 
selvage)—XPL;  (F) QC36C garnet  lherzolite  (outermost vein  selvage)—XPL;  (G) QC36D garnet‐
phlogopite websterite  (vein selvage)—PPL;  (H) QC36G phlogopite‐rich part of opx eclogite vein 
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QC26G  is  a  carbonate‐bearing  opx  eclogite  from  the  upper  websterite  layer 










and Qz  and  accessory Ap, Rt, Zrn,  Fe‐Ti  oxides,  Py, Ccp  and Mnz. The  sample  also 
contains  a Bt  + Qz  cored, Grt‐rimmed vein. The opx‐eclogite  shows  a weak preferred 
orientation of  elongate Opx  and Ca‐Amp grains. Pale green Ca‐Amp  is  apparently  in 










with  trails of Fe‐Ti oxide. Cpx  shows  rods of  exsolved Cr‐Spl. Opx  encloses  exsolved 
opaque oxide and  fine Cpx  lamellae. Grt  is xenoblastic and  rimmed by 2‐Px‐Spl‐Amp 
kelyphite associated with coarser Ca‐Amp. 

















QC36G  is  a  very  coarse‐grained, decussate,  phlogopite  enstatite  eclogite  that  lay 




hosts  inclusions  of  biotite,  has  exsolved  needles  of  Qz  and  is  rimmed  by  Di‐Ab 
symplectites. Opx also has inclusions of Phl and is commonly fractured. Phl is ubiquitous 
throughout the sample. Abundant Qz is present in interstices between Phl grains. 










body close to  its margin.  It  forms  the core  to a metasomatic selvage of glimmerite and 
phlogopite clinopyroxenite [63] and appears to connect with the host migmatitic gneiss. 
It probably represents the metasomatic agent, emanating from the host gneiss, that has 
generated  the  garnetite‐websterite  vein  system  in  the  peridotite.  The  rock  comprises 
abundant qz, afs, bt and mu. Patches of: (i) coarse‐grained, bluish qz alternates with (ii) 
intergrowths of bt  and mu within poikiloblastic microperthite. The  two micas have  a 




sometimes  along with  fluid phases  and/or  cavities. They  are  thought  to  form  via  the 
crystallisation of daughter crystals from fluid phases that were trapped within the host 
mineral during its growth. Therefore, they may provide information on the compositions 











sometimes  along with  fluid phases  and/or  cavities. They  are  thought  to  form  via  the 
crystallisation of daughter crystals from fluid phases that were trapped within the host 
mineral during its growth. Therefore, they may provide information on the compositions 





and  terminate within  the host  crystal.  Inclusions  close  to  the  grain  boundaries  of  the 
garnets are rare. Groups of MPIs are often elongate, with similar ranges in size and follow 
the  same  orientation  through  the  crystal  (Figure  3).  Based  on  these  observations, we 








than  four. The  following phases were  identified within MPIs but are by no means an 
exhaustive list: amphibole, apatite, biotite, calcite, chlorite, clinopyroxene, NaCl (halite), 
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ilmenite,  KCl  (sylvite),  K‐feldspar,  monazite,  opaques  (e.g.,  FeO,  FeS,  FeCuS,  PbS) 
plagioclase feldspar, quartz, rutile, phengite and zircon. Often, MPIs contain unidentified 
phases with Al‐Mg‐Si ± Ca ± Fe chemistry, which may or may not be hydrous in nature, 








Figure  3.  Photomicrographs  of  (a)  garnet‐  and  (b)  omphacite‐hosted  inclusions,  sample  QC26E  quartz  eclogite, 
Årsheimneset.  (c)  Back‐scattered  electron  image  of  a multi‐phase  inclusion  in  garnet  in  sample Q26G,  opx  eclogite, 
Årsheimneset, showing voids and solid phases (apatite, quartz, halite? and Al and Si phases). (d) Photomicrograph of 
omphacite‐hosted fluid inclusion showing trapped H2O vapour in sample QC26E. 









3d),  along  with  numerous  voids,  which  likely  represent  previously  opened  fluid 
inclusions.  Numerous  fluid  inclusions  are  present  in  garnet—and  also  in  pyroxene, 
olivine and quartz—as both elongate  inclusions  forming planar  trails and as spherical‐
ovoid  clusters  within  the  cores  of  host  crystals  (Figure  3a,b).  Like  MPIs,  the  fluid 
inclusions are found in the cores of host crystals and are rarely seen at grain boundaries. 








fluid  inclusions  in  this study precludes  the  isolated trapping of  two different fluids by 
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garnet and omphacite at different  times, and  instead suggests a single  fluid  interacted 
with host minerals. Given the petrography and nature of MPIs in this study, plus their 
similarities with  those  in  a previous  study  of WGR  samples  [60],  garnet‐hosted  fluid 

















Noble  gas  isotopes  of  irradiated  mineral  separates  were  determined  using  a 
ThermoFisher ARGUS VI mass spectrometer [10]. Noble gases were released by both CO2 
laser step heating and in vacuo crushing. For the procedure followed for gas extraction by 























the  University  of  Manchester  with  a  Cameca  SX100  electron  microprobe,  using 
wavelength  dispersive  spectrometry  (WDS).  Operating  conditions  were  15  kV 











K‐feldspar  (K),  rutile  (Ti),  tephroite  (Mn), Cr2O3  (Cr), NiO  (Ni),  fluorapatite  (P, F) and 
sodium chloride (Cl). Mineral formulae were re‐calculated using the following number of 
oxygen  atoms:  olivine  4(O);  pyroxene  6(O);  garnet  12(O);  feldspar  8(O);  quartz  2(O); 


































The  bulk  rock  chemistry—major  elements  and  F  and  Cl—of  Årsheimneset  and 
Svartberget,  as  calculated  by  EPMA  analysis  and  modal  mineral  abundances 
(Supplementary Material Table S5), is presented in Table 2. The high Fe and Ti contents 











Sample  QC26C  QC26E  QC26G  QC26H  QC36A  QC36C  QC36D  QC36G  QC36U 
Locality  A.  A.  A.  A.  S.  S.  S.  S.  S. 
Lithology  Gneiss  Eclogite  Websterite  Websterite  Websterite  Peridotite  Websterite  Websterite  Garnetite 
SiO2  74.97  49.56  44.07  52.16  49.71  43.50  50.33  44.86  41.79 
TiO2  0.02  2.01  2.26  3.16  0.09  0.22  0.19  1.36  0.09 
Al2O3  12.05  9.66  9.24  9.16  3.44  2.95  6.48  12.95  14.19 
Cr2O3  ‐  0.07  0.22  0.23  0.27  0.24  0.39  0.25  0.11 
FeO  2.83  10.87  10.93  10.76  10.89  13.13  8.00  9.98  11.51 
MnO  3.44  0.17  0.18  0.27  0.23  0.23  0.24  0.39  0.51 
MgO  0.36  9.01  14.75  12.34  26.39  35.16  18.08  13.45  17.01 
CaO  1.71  13.65  10.91  7.44  7.77  4.07  10.70  9.06  8.61 
Na2O  3.90  1.71  1.13  1.37  0.21  0.07  1.29  1.72  0.22 
K2O  0.70  0.01  1.43  1.25  0.03  0.01  0.98  1.69  1.24 
P2O5  0.82  2.47  ‐  0.41  0.01  ‐  ‐  ‐  2.35 
Total  100.80  99.19  95.14  98.56  99.04  99.58  96.64  95.71  97.64 
F (ppm)  576  1228  2126  1960  59  1195  582  1001  1094 
Cl (ppm)  44  250  222  237  3  1  29  48  81 
F/Cl (wt)  13  5  10  8  20  1195  20  21  14 





phengite  are  presented  in  Table  3.  The  full  range  of  EPMA  data  can  be  found  in 








Amphibole  inclusions within  garnet  contain more Cl  (up  to  2 wt%)  than matrix 
amphibole (up to 0.25 wt%), whereas matrix amphibole contains more F (average 0.3 wt%) 
than amphibole  inclusions  (average 0.2 wt%). Amphibole  inclusions  in garnet have an 
average F/Cl  ratio of ~0.3, whereas matrix amphibole has an average F/Cl  ratio of ~20 







similar F  content  (~1 wt%) and Cl  contents  (~0.1 wt%)  to matrix biotite. F/Cl  ratios  in 




of  all  hydrous mineral  phases  analysed,  at  ~240. A  slight  negative  correlation  exists 
between Ti and F (R2 = −0.54). 












































SiO2  0.04  0.07  0.03  0.10  53.57  53.95  44.61  46.35  46.83  44.22  40.35  40.80  37.57  38.24  39.48  35.89  46.49 
TiO2  ‐  ‐  ‐  ‐  0.12  0.07  0.29  0.16  0.23  0.14  1.70  1.34  1.08  1.76  0.40  3.03  0.34 
Al2O3  0.01  0.08  ‐  0.03  3.59  3.22  12.12  4.69  10.02  12.18  13.61  13.11  15.22  15.85  15.47  ‐  30.85 
Cr2O3  ‐  ‐  ‐  ‐  0.12  0.16  0.33  0.27  0.13  0.36  0.15  0.18  0.45  0.14  0.21  ‐  0.01 
FeO  0.08  0.15  0.07  0.12  7.44  7.94  6.61  4.78  8.84  8.03  7.21  7.96  6.74  9.11  6.77  10.68  3.17 
MnO  0.00  0.01  0.02  0.04  0.07  0.11  0.08  0.11  0.22  0.16  0.01  0.02  0.02  0.07  0.03  0.15  0.08 
MgO  0.04  0.08  0.03  0.19  18.93  19.74  17.19  17.73  16.13  15.72  20.69  20.86  19.48  18.88  21.26  47.03  1.64 
CaO  54.20  53.99  53.95  53.88  10.75  9.09  12.11  7.75  10.47  11.78  0.02  0.01  −0.01  −0.02  0.06  0.01  −0.01 
Na2O  0.08  0.18  0.10  0.05  1.07  1.22  1.97  1.18  2.27  1.93  0.89  0.50  0.52  0.77  0.53  0.03  0.46 
K2O  0.00  0.01  0.01  ‐  0.47  0.44  0.89  0.39  0.38  0.81  7.80  8.84  6.84  8.77  8.19  0.01  10.27 
P2O5  41.08  41.32  41.69  39.17  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  0.01  ‐ 
F  2.29  2.05  2.76  1.18  0.44  0.53  0.20  0.27  0.30  0.16  1.08  1.31  0.36  0.48  0.24  2.39  0.20 
Cl  0.19  0.42  0.43  0.09  0.04  0.24  0.01  0.00  0.01  0.01  0.11  0.12  0.02  0.02  0.02  0.01  0.01 
Total  95.51  95.87  95.88  93.57  96.12  95.91  96.21  83.40  95.50  95.33  92.44  93.62  87.91  93.56  92.41  96.84  93.30 
O:F‐Cl  1.00  1.01  1.25  0.52  0.19  0.28  0.09  0.11  0.13  0.07  0.48  0.58  0.16  0.21  0.11  1.00  0.09 
F/Cl  12  5  6.5  13  11  21  21  ‐  30  16  10  22  18  24  12  240  20 
Total  94.51  94.86  94.63  93.05  95.93  95.63  96.12  83.29  95.37  95.26  91.96  93.04  87.75  93.35  92.30  95.84  93.21 
Si  0.01  0.01  ‐  0.01  7.65  7.70  6.46  7.52  6.85  6.51  2.96  2.98  2.89  2.84  2.89  3.92  3.18 
Ti  ‐  ‐  ‐  ‐  0.01  0.01  0.03  0.02  0.03  0.02  0.09  0.07  0.06  0.10  0.02  0.25  0.02 
Al  ‐  ‐  ‐  ‐  0.60  0.54  2.07  0.90  1.73  2.11  1.17  1.13  1.38  1.38  1.34  ‐  2.50 
Cr  ‐  ‐  ‐  ‐  0.01  0.02  0.04  0.04  0.02  0.04  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐ 
Fe2+  0.01  0.01  0.01  0.01  0.90  0.96  0.61  0.66  1.09  0.91  0.44  0.49  0.43  0.56  0.42  0.98  0.18 
Mn  ‐  ‐  ‐  ‐  0.01  0.01  0.01  0.02  0.03  0.02  0.01  0.01  0.01  0.01  0.01  0.01  0.01 
Mg  ‐  0.01  ‐  0.02  4.03  4.19  3.71  4.29  3.52  3.45  2.26  2.27  2.23  2.07  2.32  7.66  0.17 
Ca  5.07  5.04  4.98  5.25  1.64  1.39  1.88  1.35  1.64  1.85  ‐  ‐  ‐  ‐  0.01  ‐  ‐ 
Na  0.02  0.03  0.02  0.01  0.30  0.34  0.55  0.37  0.64  0.55  0.13  0.07  0.08  0.11  0.08  0.01  0.06 
K  ‐  ‐  ‐  ‐  0.09  0.08  0.16  0.08  0.07  0.15  0.74  0.84  0.70  0.83  0.78  ‐  0.91 
P  3.03  3.05  3.04  3.02  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐  ‐ 
F  0.63  0.56  0.75  0.34  0.20  0.24  0.09  0.14  0.14  0.08  0.25  0.30  0.09  0.05  0.06  0.41  0.04 
Cl  0.03  0.06  0.19  0.01  0.01  0.05  0.002  0.00  0.00  0.002  0.01  0.02  0.003  0.002  0.002  0.00  0.001 









1014 ppm, Br  from 8.7  to 2116 ppb and  I  from 0.1  to 12.1 ppb. A comparison between 
halogens released by individual crushing and heating analyses of separates is shown in 
Figure  S1a–c  of  the  appendix.  Crushing  experiments  released  2–58%  of  the  total  Cl 
content,  7–64% of  the  total Br  content  and  8–87% of  the  total  iodine  content. Overall, 
approximately 30% of  the  total halogen content  is  released by crushing, with crushing 
releasing a larger proportion of the total halogen content in the order Cl < Br < I. During 










0.75 ppb  and  0.38 ppb  I,  respectively. Figure 7a–c  shows  the  individual  crushing  and 
heating analyses as a comparison between mineral phase and area. Figure S1d–f compares 
combined heating and crushing analyses, i.e., total halogen content of separates between 
the  Årsheimneset  and  Svartberget  localities.  Overall,  halogen  abundances  in  both 
Årsheimneset  and  Svartberget  separates  cover  a  similar  range. However,  a  bimodal 
abundance pattern at Svartberget  is caused by Cl‐, Br‐ and  I‐rich biotite, such  that, on 
average, mineral separates at Årsheimneset are more halogen rich, which matches the F 







and  constant halogen  ratio  values. MORB  fields  from  [8,12,88].  See  Figure  S1  in  the  Supplementary Material  for  an 
extension to this figure that includes several further plots. 
The relationships between Br/Cl, I/Cl and Br/I ratios of samples are shown in Figures 
















Sample  Cl (ppm)  Br (ppb)  I (ppb)  Br/Cl (×10−2)  I/Cl (×10−4)  Br/I (102)  K (ppm)  K/Cl 
QC26C‐Grt 
(F) 
15.7  1005.4  2.00  6.42  1.28  5.02  1068  68.2 
QC26C‐Grt 
(C) 
4.1  301.3  0.78  7.36  1.87  3.93  17  4.2 
QC26C‐Grt 
total 
19.8  1306.7  2.78  6.62  1.41  4.70  1085  54.9 
QC26C‐Ph‐1 
(F) 
40.6  253.8  4.11  0.55  0.88  0.62  89,209  2197 
QC26C‐Ph‐2 
(F) 
50.2  269.5  4.90  0.54  0.98  0.55  80,764  1609 
QC26E‐Grt‐1 
(F) 
17.5  117.4  0.38  0.67  0.22  3.06  23  1.3 
QC26E‐Grt‐1 
(C) 
0.3  11.2  0.05  3.78  1.74  2.17  1  3.3 
QC26E‐Grt‐1 
total 
17.8  128.6  0.43  0.72  0.24  2.99  24  1.3 
QC26E‐Grt‐2 
(F) 
26.3  123.4  0.31  0.47  0.12  4.01  25  0.9 
QC26E‐Qz‐1 
(F) 
5.3  61.9  0.27  1.17  0.52  2.26  21  4.0 
QC26E‐Qz‐1 
(C) 
3.2  36.2  0.18  1.15  0.57  2.00  6  1.9 
QC26E‐Qz‐1 
total 
8.5  98.1  0.45  1.16  0.53  2.18  27  3.2 
QC26E‐Qz‐2 
(F) 
3.4  58.6  0.15  1.75  0.47  3.92  12  3.6 
QC26G‐Grt‐1 
(F) 
3.1  83.8  0.32  2.72  1.06  2.58  53  17.3 
QC26G‐Grt‐1 
(C) 
4.3  148.8  0.46  3.46  1.06  3.25  10  2.3 
QC26G‐Grt‐
1 total 
7.4  232.6  0.78  3.16  1.06  2.98  63  8.5 
QC26G‐Grt‐2 
(F) 
101.5  733.8  2.16  0.73  0.21  3.39  682  6.7 
QC26G‐Grt‐2 
(C) 
0.8  29.2  0.13  3.51  1.51  2.33  12  14.5 





102.3  763.0  2.29  0.75  0.22  3.33  694  6.8 
QC26G‐Grt‐
2a (C) 
1.6  47.9  0.19  3.07  1.24  2.47  7  4.5 
QC26G‐Grt‐3 
(F) 
2.6  59.0  0.17  2.26  0.65  3.40  64  24.5 
QC26G‐Grt‐3 
(C) 
0.6  11.2  0.11  1.77  1.69  1.04  2.9  4.6 
QC26G‐Grt‐
3 total 
3.2  70.2  0.28  2.17  0.86  2.51  66.9  20.6 
QC26H‐Qz‐1 
(F) 
13.7  224.4  0.69  1.64  0.51  3.23  38.9  2.8 
QC26H‐Qz‐1 
(C) 
11.5  166.1  1.02  1.45  0.86  1.63  23  2.0 
QC26H‐Qz‐1 
total 
25.2  390.5  1.71  1.55  0.68  2.28  61.9  2.5 
QC26H‐Qz‐2 
(F) 
14.2  220.1  0.73  1.55  0.52  3.00  78  5.5 
QC26H‐Grt‐1 
(F) 
116.8  622.9  0.99  0.53  0.08  6.30  185  1.6 
QC26H‐Grt‐1 
(C) 
3.9  78.5  0.24  1.99  0.60  3.30  8.6  2.2 
QC26H‐Grt‐
1 total 
120.7  701.4  1.23  0.58  0.10  5.70  193.6  1.6 
QC26H‐Grt‐2 
(F) 
17.1  75.8  0.18  0.44  0.10  4.26  33  1.9 
QC26H‐Bt (F)  99.5  548.8  6.79  0.55  0.68  8.08  71,810  721 
   




Sample  Cl (ppm)  Br (ppb)  I (ppb)  Br/Cl (×10−2)  I/Cl (x10−4)  Br/I (102)  K (ppm)  K/Cl 
QC36A‐Ol (F)  6.2  62.9  0.38  1.01  0.62  1.64  21  3.4 
QC36A‐Ol 
(C) 
0.6  4.6  0.09  0.77  1.52  5.07  2  3.4 
QC36A‐Ol 
total 
6.8  67.5  0.47  0.99  0.69  1.44  23  3.4 
QC36A‐Grt‐1 
(F) 
1.3  16.2  1.74  1.23  13.0  0.09  47  35.6 
QC36A‐Grt‐1 
(C) 
0.2  2.7  0.29  1.26  14.0  0.09  13  61.9 
QC36A‐Grt‐1 
total 
1.5  18.9  2.03  1.24  13.3  0.09  60  39.2 
QC36A‐Grt‐2 
(F) 
1.1  8.8  1.55  0.83  15.0  0.06  22  20.9 
QC36D‐Grt‐1 
(F) 
1.0  23.4  0.24  2.44  2.52  0.97  129  134 
QC36D‐Grt‐1 
(C) 
0.1  3.0  0.03  2.88  3.00  1.18  1  10.0 
QC36D‐Grt‐
1 total 
1.1  26.4  0.27  2.49  2.55  0.98  130  122 
QC36D‐Grt‐2 
(F) 
0.7  20.3  0.28  3.06  4.25  0.72  94  142 
QC36D‐Bt‐1 
(F) 
136.7  904.8  3.65  0.66  0.27  2.48  70240  513 
QC36D‐Bt‐2 
(F) 
152.9  720.5  8.19  0.47  0.54  0.88  76495  500 
QC36G‐Grt‐1 
(F) 
4.5  123.3  0.58  2.75  1.29  2.14  1065  237 
QC36G‐Grt‐1 
(C) 
0.4  11.5  0.12  3.20  3.24  0.99  3  8.3 
QC36G‐Grt‐
1 total 
4.9  134.8  0.7  2.79  1.45  1.93  1068  220 
QC36G‐Grt‐2 
(F) 
427.1  2116.1  4.38  0.50  0.10  4.83  1094  2.6 
QC36G‐Bt‐1 
(F) 
906.0  747.0  8.60  0.08  0.09  0.87  77912  86.0 
QC36G‐Bt‐2 
(F) 
1014.1  1069.8  12.09  0.11  0.12  0.86  81807  81 





86.5  410.4  6.16  0.48  0.71  0.67  40906  473 
QC36G‐Bt‐4 
(F) 
137.5  668.8  8.66  0.49  0.63  0.77  83836  610 
QC36Q‐Qz‐1 
(F) 
4.3  148.7  0.27  3.45  0.63  5.50  556  129 
QC36Q‐Qz‐1 
(C) 
3.2  36.2  0.18  1.14  0.57  2.00  6  1.9 
QC36Q‐Qz‐1 
total 
7.5  184.9  0.45  2.47  0.60  4.11  562  75 
QC36Q‐Qz‐2 
(F) 
3.2  109.9  0.14  3.47  0.45  7.70  18  5.7 
Figure  8a  shows  that  the  halogen  ratios  from  individual  crushing  and  heating 










8c also  shows  that  the Br/Cl and  I/Cl  ratios of Årsheimneset and Svartberget  samples 
follow a mixing trend defined by seawater and an unknown Br‐ and I‐rich endmember. 
This  endmember  has  a  composition  similar  to  that  observed  in  some  diamonds  and 
mantle xenoliths [21,94]. 



















TOF‐SIMS,  are presented  in  Supplementary Material Table  S3. The  aim  of TOF‐SIMS 
analysis was to identify the presence of any high Cl‐, Br‐ and I‐bearing mineral inclusions. 
However, no areas of small volume and halogen content above detection limits, indicative 




The  final  melting  temperature  of  ice  in  samples  ranges  from  −15  to  −17  °C, 
corresponding to salinities between 18.6 and 20.2 wt% NaCl equivalent. The small size of 
fluid  inclusions  in mineral  samples made microthermometry  challenging,  and  so  to 
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be  slight  underestimates,  as  they  are  based  on  the  assumption  that NaCl  is  the  only 
chloride  species,  and  do  not  consider  other  potential  chlorides,  e.g.,  KCl  and  PbCl2. 
Extensive EDS analyses of several MPIs indicated, however, that concentrations of other 
chlorides  such  as  KCl  are  insignificant,  and  CaCl2, MgCl2,  PbCl2  and  FeCl2  or  other 
chloride  species  were  not  observed  in  any  analyses.  The  bromine  content  of  fluid 
inclusions ranges from 868 ppm (QC36A—olivine) to 8938 ppm (QC26C—garnet). Iodine 
content  ranges  from  6.4  ppm  (QC36Q—quartz)  to  169  ppm  (QC36A—garnet).  These 
reconstructed halogen concentrations are generally consistent with the Br (500–7300 ppm) 
and  I  (1–17 ppm)  content of  reconstructed  fluid  inclusions  in WGR  samples  [60]. The 
average bromine and iodine content of the eclogite facies fluid is ~3000 ppm and ~30 ppm, 




Sample  NaCl (wt%)  Cl  Br  I 
QC26C‐Gt  18.6–20.2  112823–121441  8304–8938  21.1–22.7 
QC26E‐Gt  18.6–20.2  112823–121441  4264–4590  19.7–21.2 
QC26E‐Qtz  18.6–20.2  112823–121441  1297–1396  6.5–6.9 
QC26G‐Gt  18.6–20.2  112823–121441  3328–3582  15.5–16.7 
QC26H‐Gt  18.6–20.2  112823–121441  2244–2416  6.7–7.3 
QC26H‐Qtz  18.6–20.2  112823–121441  1636–1761  9.7–10.5 
QC36A‐Ol  18.6–20.2  112823–121441  868–935  17.2–18.5 
QC36A‐Gt  18.6–20.2  112823–121441  1421–1530  157–169 
QC36D‐Gt  18.6–20.2  112823–121441  3249–3497  27.4–29.5 
QC36G‐Gt  18.6–20.2  112823–121441  3610–3886  36.5–39.3 
QC36Q‐Qtz  18.6–20.2  112823–121441  1286–1384  6.4–6.8 
A  representative Raman  spectrum of  a garnet‐hosted  fluid  inclusion  is  shown  in 
Figure  9.  Figure  9  shows  that  the  fluid  inclusion  is  dominated  by  H2O,  with  the 
characteristic weak, broad H2O bending mode observed between Raman shift 1500 and 
1600  cm−1  and  OH  stretching modes  between  Raman  shift  3200  and  3700  cm−1.  The 
characteristic Raman peaks associated with CO2, N2 and CH4 were not observed during 
Raman  analysis  of  fluid  inclusions. However,  this does  not  preclude  the  existence  of 
inclusions rich in CO2, N2 and CH4. Fluid inclusions dominated by H2O are consistent with 
previously reported fluid compositions in eclogites of the WGR [58]. 























scale,  offering  an  advantage  over  studies  of  smaller,  fragmented  xenoliths. The well‐
known Mg‐Cr class of peridotites  in  the WGR  [44]  largely  lacks metasomatic products 
generated under mantle  conditions by  crust‐derived  fluids or melts  (but  see  [106]  for 
micro‐scale example), so the Fe‐Ti class offers us the best case studies in the WGR. 
The  Årsheimneset mafic‐ultramafic  body  lacks  peridotite  and  is  composed  of  a 
layered assemblage of metabasic eclogite and various opx‐bearing pyroxenites.  It may 







olivine‐rich precursor may be  inferred. At  this  locality,  the presence of quartz  (coesite) 
eclogite allows comparisons  to be made with previously published  studies of halogen 
systematics of other eclogites  in  the WGR. The vein and depletion halo  in  this eclogite 
closely  resembles  those  in  eclogites  in  other  subduction  systems  that  have  been 












the  lack  of  any  halogen‐rich  inclusion  phases  observed  during  TOF‐SIMS  analyses 












is  reasonable  to  suggest  that  the  fluids  have  a  similar  F  content. We  have,  therefore, 
calculated F/Cl partition coefficients by adopting an average fluid F/Cl value of 0.008 [60], 
along with EPMA data for minerals in this study. Clinohumite shows the largest mineral‐
fluid  F/Cl  partition  coefficients  (D  =  30000);  amphibole  inclusions  show  the  smallest 







largest  impact  on  the  F/Cl  ratio  of  the  coexisting  fluid. However,  since  the  partition 












approximately one order of magnitude higher  for an equivalent  I/Cl  ratio  (Figure 8c). 
Figure 8d shows that the highest Br/Cl ratios of fluids obtained in this study are consistent 
with previously analysed eclogites from the WGR [60]. They show similar Br/Cl ratios and 




controlling  halogen  compositions. The  elevated Br/Cl  ratios  seen  here  are unlikely  to 
result from the addition of Br during dehydration reactions or other subduction‐related 
processes, as  there  is no known reservoir  that  is rich enough  in Br  to cause significant 
enrichment in mineral phases. It is more likely that the high Br/Cl ratios in fluid here are 
due to some preferential removal of Cl through, e.g.,  the  formation of micas and other 
hydrous minerals within  the zones of  intense metasomatism at  the  sampled  localities. 
Lower I/Cl ratios here than crustal material and fluids derived from the eclogites of other 














system  (aH2O)  is  reduced  to  a  level which  promotes  the  crystallisation  of Cl‐bearing 
mineral phases, thereby increasing the Br/Cl ratio of the coexisting fluid. The larger ionic 









evaporation  [60,112], whereby  aH2O  is  effectively  lowered, without affecting  the  fluid 
Br/Cl ratio, until increasing salinity promotes the precipitation of halite, which then drives 
the  Br/Cl  and  I/Cl  ratios  of  the  residual  fluid  higher.  This  trend  indicates  strong 
fractionation of Cl and Br between minerals and fluids [60]. Thus, the crystallised hydrous 
phases would be expected to have a significantly lower Br/Cl ratios than the fluid. Using 
an  example  of  halogen  fractionation  during  halite  precipitation,  the 
(Br/Cl)halite/(Br/Cl)solution partition coefficient of 0.032, obtained at room temperature [113], 
the Br/Cl ratio of the mineral responsible for fractionation is required to be ~8.6 × 10−4 [60]. 




pressure  or  temperature, which  is  uncertain. Applying  the  Br/Cl  partition  coefficient 
between halite and solution  [113]  to samples  in  this study,  the mineral  responsible  for 
fractionation would require a Br/Cl ratio ranging between 2.36 × 10−3 and 2.46 × 10−4, with 
an average value of 8.12 × 10−4, a similar value to that obtained previously [60]. Figure 8c 
shows  that  some mica  separates  in  this  study  have  Br/Cl  ratios  consistent with  that 









retained  in  the  slab during  subduction  as  represented by Alpine  eclogites  and garnet 
peridotites  [17,18]  (Figure 8c). The Alpine eclogites are  from ophiolitic complexes and 








The  SCLM will,  therefore,  preserve  halogens  that  are  released  from  the  slab  during 
subduction and periodically be  involved  in mantle metasomatism during  the ascent of 




of  the  altered  oceanic  crust  [116].  This  suggests  that  UHP  metasomatism  of  mafic‐
ultramafic bodies  in  the WGR and metasomatism  in  the SCLM could have  involved a 
component derived from seawater. 
The sources of eclogitic fluids in the WGR are subject to debate, with suggestions that 







metasomatism.  The  process most  likely  driving  the  evolution  of  the  seawater  is  the 





between  modern  seawater  and  MORB  I/Cl  values.  Therefore,  prior  to  halogen 
fractionation, it is likely that the fluid acquired I from I‐rich minerals and organic material 
during  the  early  stages  of  subduction.  Following  the  addition  of  I,  hydrous mineral 
crystallisation may have reduced  the aH2O  in  the  fluid  to such an extent  that  it could, 
given the large quantities of Cl in seawater, lead to Cl saturation in the residual fluid. A 
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Cl‐saturated  fluid will  significantly  increase mineral‐fluid Cl partition  coefficients and 
promote the incorporation of Cl into solid phases [60,111]. The incorporation of Br and I 
into solid phases is little affected due to the much lower concentration of these halogens 
in  seawater—70  ppm  Br  and  0.06  ppm  I  [117].  This  notion  of  Br  and  I  inactivity  is 
consistent with  the  relatively narrow ranges  in Br/I  ratios across samples  in  this study 
(Figures 7 and S1). The effects of preferential incorporation on the halogen composition 
can be seen  in Figure 8d, where crystallised solid phases will have  low Br/Cl and  I/Cl 
ratios, while the residual fluid will evolve to higher Br/Cl and I/Cl ratios. As previously 
mentioned, micas  analysed  here  have  Br/Cl  and  I/Cl  ratios  low  enough  to  efficiently 
fractionate Cl, suggesting that micas may be important in the fractionation of Cl from Br 
and I. 
Mica  crystallisation  alone  is,  though,  unlikely  to  account  for  all  of  the  observed 
halogen  fractionation.  It  is  likely  that  other  Cl‐bearing  phases  such  as  amphibole  or 
apatite, could fractionate Cl from Br and I during metasomatism. The Br and Cl content 
of  apatites  in mantle peridotites  [118] give Br/Cl  ratios  of  0.1–10  ×  10−3, which  is  low 
enough to generate residual fluids with high Br/Cl ratios consistent with those observed 
in this study and could be a plausible explanation for similar values obtained from brine 
inclusions  in diamonds  [94], and  in mantle xenoliths  from Siberia  [21].  It  is,  therefore, 
reasonable to suggest that other hydrous phases may also be able to fractionate Cl from 
Br and  I.  In  the Lindås Nappe  (LN) near Bergen, which  is a  slice of Baltica basement 
granulite that underwent early Scandian transformation to eclogite, fluid inclusions from 
quartz  veins  have  up  to  30 wt%  dissolved  salts  and  no  visible water  vapour  in  any 





Fluid mobility within  the WGR  is  on  a much  larger  scale  than  in  other  tectonic 


















Numerous  saline  groundwaters  and  brines  from  Precambrian  shields  have  high 
Br/Cl ratios, similar to samples in this study, and low I/Cl ratios [100,101]. Groundwater 
and fluid inclusion leachates from the Stripa granite in Sweden also show high Br/Cl ratios 





Minerals 2021, 11, 760  30  of  36 
 
 




in  organic matter  before  the  fluids  enter  basement material  [102,122].  It  is  suggested 
further  that  the  Stripa  granite  halogen  composition  formed  in  a  similar  fashion  and 
represents a modified analog to the Precambrian shield brines [102]. The higher I/Cl ratios 
in the fluids of the Stripa granite may result from some interaction with organic matter, 




is  interesting  in  this  regard,  because  of  the  extensive marine  transgression  across  the 
region and deposition of the organic‐rich late Cambrian Alum Shale Formation [31]. This 
shale can be traced well into the WGR [31] and, while it has not been recognised around 
the  two  localities under study,  it did very  likely cover  the WGR basement prior  to the 
initiation of Caledonian orogenesis. This offers the possibility of a source of seawater and 
organic matter, with evaporation during the ensuing regression. 
The halogen  signatures  in  this  and previous  studies of  the WGR may,  therefore, 
originate from fluids released during subduction and HP to UHP metamorphism of the 
continental crust of the Fennoscandian shield and its sedimentary cover. This study adds 
the contribution of anatexis under UHP conditions, as  indicated by  the evidence  from 
Svartberget.  It  has  been  argued  [63]  that  the  UHP  conditions  make  it  likely  that 
supercritical fluids were generated by anatexis rather than silicate melts or aqueous fluids, 
which  is  supported  by  the  high  concentrations  of high  field  strength  elements  in  the 
metasomatic veins (as seen in the abundant apatite and monazite), a possible result of the 
strong solvent action of supercritical fluids. The large, combined size of the UHP domain 
outcrop  within  the  WGR  and  their  correspondence  with  ultra‐coarse,  decussate, 
metasomatic garnet websterites (Figure 1) suggest that subduction of giant UHP terrains 
might have a significant geochemical influence on the SCLM in collisional orogens, even 
though  subduction was  transient. This  is  reinforced by  emerging  evidence  for  earlier, 
extensive  diamond‐facies  UHP  metamorphism  in  the  Seve  Nappe  Complex  of  the 




source  to  the  oceanic  lithosphere,  especially  when  transient  continental  subduction 
episodes occur during  arc‐continent  and  continent  collisions. Such  crust  could  induce 
widespread  metasomatism  of  the  SCLM  during  subduction.  Overall,  despite  the 
equivocal  origin  of  the  fluid  responsible  for metasomatism  of  the  SCLM,  the  process 
exerting a controlling  factor on  the evolution of mantle halogen compositions appears 
similar  for  fluid  found  in  different  crustal  settings:  evaporation  or  hydrous mineral 
crystallisation induces the precipitation of Cl following a decrease in aH2O, which is then 
followed by a subsequent enrichment in Br and I of the residual fluid. I can also be either 
inherited  from  fluid  interaction  with  organic  material,  or  sequestered  into  organic 
material early in the subduction process. 
The wide range of halogen compositions observed in mantle sources suggests that 
regions of  the mantle are more heterogeneous  than previously suggested  [21,123]. The 
range of halogen  compositions of  the  subducting  crust  [17,18,116] does not match  the 
narrow range in halogen compositions of MORB and OIB source regions [12,14,123]. It has 













for an alternative  source  (continental  crust) and mechanism  (metasomatism by partial 
melts or supercritical fluids) by which halogens may be transferred into the SCLM.   














during  the  growth  of  the  host mineral.  The  halogen  content  of  the  fluids,  therefore, 
represent  the  fluid composition at eclogite  facies. The  fluid composition, reconstructed 
using microthermometry and halogen ratios obtained by NI‐NGMS crushing analyses, 
contains 11.3–12.1 wt% Cl, 870–8900 ppm Br and 6–169 ppm  I. Fluid  inclusions  show 
elevated Br/Cl and I/Cl ratios, relative to seawater, indicating Br and I enrichment of the 
fluid  relative  to Cl. The evolution of Br/Cl and  I/Cl  ratios can vary with metamorphic 
processes  such  as  dehydration  (resulting  in  high  I/Cl  ratios  and  low  Br/Cl  ratios)  or 
hydration (resulting in high Br/Cl ratios and low‐to‐moderate I/Cl ratios). The high Br/Cl 






to  least:  clinohumite,  phengite,  matrix  amphibole,  biotite,  apatite  and  inclusion 





contributed  to  the  fluid  source.  Ultimately,  the  halogens  could  have  originated  as 
seawater  that  has  subsequently  evolved  as  saline  brines  and  groundwaters  from  the 
surrounding continental crust, further modified during subduction.   
The rocks under study here were probably pre‐orogenic intrusions into continental 
crust,  but  they  offer  field‐based  models  for  metasomatism  of  the  sublithospheric 
continental mantle. By analogy with these rocks, metasomatism of the SCLM may also be 
induced by melts or supercritical fluid associated with the transient subduction and UHP 
metamorphism  of  continental  crust,  given  its  hydrous  and  volatile‐rich  nature.  The 
halogen  composition  of  the  Svartberget  and  Årsheimneset  bodies  is  different  to  the 
ophiolitic eclogites in the European Alps, possibly because of the continental crustal hosts 
of  the  former  and  oceanic  crustal  affinities  of  the  latter.  The wide  range  of  halogen 
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compositions  observed  in mantle‐derived material  indicates  that  the mantle  is more 
heterogeneous than previously thought. The SCLM is potentially a major repository for 
halogens that may significantly influence global volatile fluxes and budgets.   
Future  studies  of  subduction‐related  halogens  should  focus  on  the Mg‐Cr  type, 
orogenic peridotites of the WGR; their long and complex history [44] may also promise 
insights into earlier fluid‐related activity in the sub‐Laurentian SCLM. 
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